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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 

@ An der Oberflache modifizierte naturliche oxidische oder silikatische Fullstoffe, ein Verfahren zur Herstellung 
und deren Verwendung 

Die Erfindung betrifft die Modifizierung von naturlichen 
oxidischen oder silikatischen Fullstoffen mit wasserunlosli- 
chen, schwefelhaltigen Organosiliciumverbindungen. 
Die Fullstoffe werden zu diesem Zweck in eine wafcrige Sus- 
pension uberfuhrt und mit den Organosiliciumverbindungen 
gegebenenfalls in Gegenwart eines Emulgators behandelt. 
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10 oxidische oder silikatische FUllstoffe, ein 

Verfahren zur Herstellung und deren Vervendung 
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• 1 J NatUrliche oxidische oder silikatische Ptill- 

stoffe, an der Oberflache modifiziert mit mindestens 
einer Organosiliciumverbindung, dadurch gekenn- 
zeichnet , dafl die Verbindung wasserunlSslich ist 
und der Formel (l) 



(I) [<(R0) >n Si-(Alk) m -(Ar) 




P 2 I J x ©ntspricht, 
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in der bedeutent 
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R und R 1 eine Alkylgruppe mit 1 bis 4 Kohlenstoff- 

atomen, den Plienylrest, vobei alle Reste R und R 1 

Jewells die gleiche oder eine verschiedene Bedeu- 

tung haben kBnnen, R eine C^-C^-Alkyl-C^ -C^-Alkoxi- 
ns 0,1 oder 2 gruppe, 

Alks einen zveivertigen, geraden oder verzweigten 
Kohlenwaeserstoffrest mit 1 bis 6 Kohlenstof f atomen, 

mi 0 oder 1 

• .. 

Ar: einen Arylenrest mit 6 bis 12 C-Atomen 



p: 0 oder 1 mit der Maflgabe, daB p und m nicht 
gleichzeitig 0 bedeuten und 
x: eine ZeLhl von 2 bis 8. 

Verfahren zur Herstellung von FUllstoffen gemaB 
Anspruch 1 , dadurch gekennzeichnet, daB man 

a) bis zu 80 Gew. mindestens eine Organo- 
siliciumverbindung gemS.fi der Formel (i) in 
Wasser emulgiert, gegebenenf alls in Anwesenheit 
einer oberf lachenaktiven Substanz 

b) diese Emulsion mit der wassrigen Suspension 
eines oxidischen oder silikatischen, natiirlichen 
Ftillstoffs bei einer Temperatur von 10 bis 

50°C unter Rtihren vermischt, daB in der Sus- 
pension 0,3 bis 15 Gew, -9^ der Organosilicium- 
verbindung( en)gemafl Formel (i), bezogen auf 
den Fttllstoff , enthalten sind, 

c) das Gemisch gegebenenf alls auf eine Temperatur 
von 50 bis 100°C auflieizt und 

d) nach Ablauf von 10 bis 120 min den Fttllstoff 
abfiltriert und bei 100 bis 1 50°C trocknet 
oder die Suspension spriihtrocknet . 

Vervendung der Piillstoffe gem&fi den Anspriichen 
1 und 2 in form- und vulkanisierbaren Kautschuk- 
mischungen. 
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D e g u s a a Aktiengesellsohaf t 

Frankfurt am Main 

An der Oberf iache modif izierte^. natiirliche 
oxidiache oder silikatische Fiillstoffe, ein 
Verfahren zur Herstellung und deren Verwendung 

• * 

Die Erfindung betrifft mit Organosiliciumverbindungen 
modif izierte natiirliche . oxidische oder silikatische 
Fiillstoffe, ein Verfahren zur Herstellung und deren 
Verwendung in vulkanisierbaren Kautschukmischungen. 

«. 

£s ist bekannt, oxidische Oberflachen mit Organo- 
siliciumverbindungen zu behandeln, um durch diese 
Vorbehandlung den Verbund zwischen oxidlschem Full- 
stoff und organischen Polymeren unterschiedlichster 
chemischer Zusammensetzung und darait die verst&rkenden 
Eigenschaf ten der Fiillstoffe in den Polymeren zu 
verbessern, 

Zu dlesem Zveck kann man z.B. die betreffende Organo- 
siliciuraverbindung in einem organischen Lb sungsmittel 
auflBsen und mit dieser LSsung ansohlieBend z.B. 
Clays behandeln ( US-PS 3 227 675) Huber). 

Aua der US-PS 3 567 680 ist bekannt, in Wasser sus- 
pendiertea Kaolin mit Mercapto- und Amino si lan en zu 
modif izieren. Die betreffenden Organosiliciumverbin- 
dungen sind jedoch in den fiir die Modif izierung 
nStigen Mengen wasserlSslioh, so daB auch in diesem 
Fall die B eh and lun g des FUllstoffs aus einer Losung 
heraus erfolgt. 



: 3314742 

- 4 - 

1 Die Aufgabe der Erfindung besteht darin, mit vasser- 

unltSslichen Organosiliciumverbindungen modif izierte , riiit 
Kaut s chuken vertr&gliche oxidische oder silikatische , 
feinteilige FUllstoffe und Verfahren zu ihrer Her- 

5 stellung zu finden, bei denen man trotz der Vasserun- 
lSslichkeit 16sungsmittelfrei in w&ssriger Phase 
arbeiten kann. 
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Gegenstand der Erfindung sind mit Kautschuken ver- 
10 tragliche, oxidische oder silikatische, natiirliche 
FUllstoffe, an der Oberfl&che modif iziert mindestens 
einer Organosiliciumverbindung, die dadurch gekenn- 
zeichnet sind, dafl die Verbindung vasserunlBslich ist 
und der Formel (i) 1 

15 
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(I) |R^ (RO) 3 ^ n Si-(Alk) m .(Ar) p J 2 [S J x entspricht 
in der bedeuteni 

R und R 1 eine Alkylgruppe mit 1 bis k Kohlenstof f - 
atomen den Phenylrest, wobei alle Reste R und R je- 
veils die gleiche oder eine verschiedene Bedeutung 
haben k5nnen, R eine C, -C^-Alkyl-Cj -C^-Alkoxigruppe , 
n: 0, 1 oder 2 

Alk* einen zweiwertigen, geraden oder verzweigten 
Kohlenwasserstof frest mit 1 bis 6 Kohl ens t of fat omen, 
ms 0 oder 1 

Ar : einen Arylenrest mit 6 bis 12 A-Atomen 

p* 0 oder 1 mit der MaBgabe, daB p und m nicht glelch- 

zeitig 0 bedeuten und 

xt eine Zahl von 2 bis 8. 

Ein weiterer Gegenstand der Erfindung ist ein Ver- 
fahren zur Herstellung der modif izierten natiirlichen 
oxidischen oder silikatischen FUllstoffe, das dadurch 
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gekermzeichnet 1st, dafl man 

a) bis zu 80 Gev.# mindestens einer wasserunltts- 
lichen Organosillciumverbindung mit dor Formel I 

- R n( R0 >3-n Si -( Allt ) I n-< Ar )p] 2 < S >x 

in Wasser emulgiert, gegebenenf alls in Anvesenheit 
einer oberf l&chenaktiven Substanz, 

b) diese Emulsion mit der wSssrigen Suspension eines 
oxidischen oder silikatischen, f einteiligen FU11- 
stoffes oder einer Mischung verschiedener Fiillstoff e 
bei einer Tempera tur von 10 bis 50 °C f bevorzugt 
bei Raumtemperatur, unter Riihren vermischt, 

c) das Genii sch gegebenenf alls auf elne Tempera tur 
von 50 bis 100 °C, bevorzugt von 60 
bis 80 °C aufbeiztp 

d) und nach Ablauf von 10 bis 123 min 9 bevorzugt 
von 30 bis 60 min, den modifizierten Piillstoff ab- 
filtriert und bei Temperaturen von 100 bis 150°C, 
bevorzugt von 105 bis 120°C„ fcrocknet oder die 
Suspension spxiifctrooknet • 

Die Organ© siliciumverbindungen mit der Formel I 
kSnnen einzeln oder auch als Gemiscb verschiedener 
Verfoindungen in Wasser emulgiert verden. Belauft sich * 
die Gesamtmenge dieser Verbindungen nach der Vermischung 
mit der Suspension auf weniger als 3 Gev.-jS (bezogen 
auf die vassrige Suspension) , wird eine oberf lachen- 
aktive Substanz zur Unter stiitzung der Emulsionsbildung 
zugesetzt . 

Dies ist bei Konzentrationen der Organosiliciumver- 
bindung(en) ab 3 Gew»# nicht mehr notwendig, obwohl 
es bilfreich seln kann, 
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1 Man stellt die Emulsion bevorzugt bei Raum temp era tur 
her* Es sind aber auch Temperaturen geeignet, die bis 
zura Siedepunkt der v&ssrigen Emulsion reichen, 

5 Die Konzentration der Organosiliciumverbindung(en) 
in der liergestellten Emulsion belttuft sich auf 10 
bis 80 Gev«$, bevorzugt 20 bis 50 Gev,?&, bezogen 
auf die Gesamtmenge der Emulsion. 

10 Der pH-Wert der Emulsion liegt ebenso wie der 

pH-Wert der Pttllstoff suspension nach dem Zumischen 

der Emulsion im schvach sauren oder schvach alkalischen, 

bevorzugt aber bei einem pH-Wert von etwa 7« 
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Unter dem verwendeten Begriff vasserunloslich ist 
zu versteheni 

Nach dem Vermischen der Emulsion (ohne oberf lachenaktive 
Substanz) mit der Suspension des Fiillstoffs bildet sich 
urn die Fiillstof f teilchen herum im gewiinschten pH- und 
Konzentrationsbereich keine klare LSsung der Organo- 
8iliciumverbindung(en) • Es bleiben vielmehr die getrenn- 
ten Phasen Wasser und Organosiliciumverbindung bestehen. 
Die oligosulf idischen Organosilane gem8.fi der oben 
angegebenen allgemeinen Formel X sind an sich bekannt 
und kSnnen nach bekannt en Verf ahren herge stellt werden. 
Beispiele fiir vorzugsweise eingesetzte Organosilane 
sind die z«B, nach der BE-PS 787 691 herstellbaren, 
Bis- (trialkoxysilyl-alkyl)-oligo sulfide wie Bis-(tri- 
methoxy- 9 - tri&thoxy- f - trime thoxy&thoxy- , -tripropoxy- f 
-tributoxy- , -tri-i-propoxy- und - tri- i-but oxy- silyl- 
raethyl ) -oligosulf ide und zvar insbesondere die Di- 9 
Tri- , Tetra-, Pent a-, Hexasulfide uav, , veiterhin 
Bis- ( 2- tri-methoxy- , - triilthoxy- f -trimethoxy&thoxy- f 
-tripropoxy- und -tri-n- und -i-butoxy- athyl) -oligo- 
suiride und zvar insbesondere die D1-, Tri- , Tetra- 9 
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Penta-, Hexasulfide usv M femer die Bis- (3-trimethoxy- , 
- triathoxy- f -triraethoxy&thoxy- , -tripropoxy- f -tri~n- 
butoxy- und tri-i-butoxy-silyl-propyl) oligosulfide 
und zwar viederum die Di-, Tri-, Te$rasulf ide usw 
bis zu Octasulf iden f des veiteren die entsprechenden 
Bis~(3-trialkoxysilylisobutyl)-oligosulfide, die 
ent sprechenden Bis- ( 4- trialkoxysilylbutyl ) -oligosulfide • 
Von diesort ausgev&hlten 9 relativ einfach aufgebauten 
Organoailanen der allgemeinen Formel I verden viederum 
bevorzugt die Bis-(3-trimethoxy- , -triSthoxy- und 
tripropoxysilylpropyl) -oligosulfide, und zwar die 
Di- f Tri-p Tetra- und Pentasulf ide, insbesondere die 
TriStlioxverbindungen mit 2, 3 Oder h Schvef slat omen 
und derea Misclmngen. Alk bedeutet in der allgetneinen 
Formel I einen zveiwertigen, geraden oder verzweigten 
Kohlenwasseretof frest , vorzugsweise einen ges£ttigten 
Alkylenrest mit ger ader Kohlenstof fkette mit 1 bis k 

* 

Kohl ens t of fat omen. 



20 Speziell geeignet sind aucfa die Silane mit der 
folgenden Struktur formel 
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(C 2 H 5 0) 3 Si(CH 2 ) 2 - 
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(C 2 H 5 0) 3 Si(CH 2 ) 2 -^^ 



2 J S ^3 ' un< ^ deren 



Methoxianaloge, herstellbar nach der DE-AS 25 58 191 # 
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Ale oberflSchenaktiva Substanzen find en bevorzugt 
nicfationogenCfl kaftionisch© und anion! s oho- Tenside 
Vervendtxng. litre Konz ent rati on in der Emulsion betragt 
1 bis 7 Gew*#, bevorsugt 3 bis 5 Gev.#. 
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1 Beispiele fUr derartige Tenside sind Alkylphenolpoly- 
glycolether, Alkyl poly glycol ether, Polyglycole, Alkyl- 
trimethylammoniumsalze , Dialkyldimethylammoniumsalze , 
Alkylbenzyl trimethylammoniumsalze , Alkylbenzol- 

5 sulfonate, Alkylhydrogensulf ate , Alkylsulf ate. 

Die zu modif izierenden naturlichen FUllstoffe, auch als 
Gemisch von zwei oder mehr dieser FUllstoffe, 8ind an 
sich in der Kautschuktechnologie bekannte FUllstoffe, 

10 Wesentliche Voraussetzung fiir ihre Eignung ist das 
Vorhandensein von OH-Gruppen an der OberflSLche der 
PUllstof f teilchen, die mit den Alkoxigruppen der 
Organosiliciumverbindungen reagieren konnen, Es handelt 
sich um oxidische und silikatische FUllstoffe, die mit 

15 Kautschukem vertraglich sind, und die fur diese Ver- 
vendung notwendige Feinteiligkeit aufweisen. 

Als natUrliche Silikate sind besonders Kaoline oder 
Clays geeignet, Aber auch 
20 Kieselgur oder Diatomeenerde kSnnen eingesetzt werden. 

Als oxidische FUllstoffe sind beispielhaft zu nennen 

4 

Aluminiumoxid, Aluminiumhydroxid oder -trihydrat und 
Titandioxid, die aus natiirlichen Vorkommen gewonnen 
25 werden. 



- Die Emulsion vird in derartigen Mengen mit der 
FUllstoff suspension vermischt, dafl die Konzentration 
der Organosiliciumverbindung 0,3 bis 15 Gew.-$, 
bevorzugt 0,3 bis 2 Gew.-#, bezogen auf die FUll- 
stoff menge betr&gt. 
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1 Die modifizierten Ftillstoffe enthalten 0,3 bis 15 

Gew.#, bevorzugt 0,3 bia 2 Gew,#, der Organosilicium- 
verbindungen* bezogen auf den trockenen PUllstoff . 

5 Sie sind besoxxders geeignet zur Verwendung in vulkani- 
aier- und formbaren Kaut schukmischungen, die naoh 
den ttblichen Verfahren in der Gummi indue trie herge- 
stellt werden. 

Bine nachteilige Tfirkung der auf den Fiillstof f ober- 
0 fl&chen eventuell adsorbierten oberflSchenaktiven 
Substanzen ist nicht f estzustellen. 

Zu den geeigneten Kaut schukar ten z Shi en alle noch 
Boppelbindungen enthaltend© und mit Schwefel sowie 
Vulkahisationsbeschleuniger(n) zu Elastomer en vernetz- 
bare Kaut schuke und deren Gemische, Insbesondere sind 
dies die halogenfreie Kaut schukar ten, vorzugsweise 
sogenannte Dien-Elastomere. Zu diesen Kaut schukar ten 
ztihlen beispielswelse, gegebenenf alls Slgestreckte, 
natiirlich© und synthetische Kaut schuke, wie Natur- 
kaut schuke , But adienkaut schuke , Xsoprenkaut schuke , 
Butadien-Styrol-Xaut schuke , Butadien-Acrylnitril- 
Kaut schuke, Butylkaut schuke, Terpolymere aus Xthylen, 
Propylen und znm Beispiel nichtkonjugierten Dienen. 
Ferner kommen fiir Kautschukgeroische mit den genazmten 
Kautschuken die folgenden zusStzlichen Kautschuke 
inf rage % 

Carboxylkaut schuke , Epoxidkaut schuke D Trans-Polypen- 
tenamer, halogenierte Butylkaut schuke, Kaut schuke 
aus 2-Chlor-Butadien 9 Ithylen-Vinylacetat-Copolyroere, 
Athylen-Propyl en- Copolymer©, gegebenenf alls auch 
ehemiech© Deri vat e des Naturkautschuks sowi© modifiziert© 
Naturkaut schuke, Vorzugsweise warden Naturkaut schuke 
und Polyisopren-Kautschuk© eingos©tzt und zwar allein 
odor in Hi&ohungen ssalteinander und/oder Jewells in 
Mi 0 chung .mit d©ia obongenannten Kautschuken. 
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1 Der modif izierte Fiillstoff wird in der Menge zugemischt, 
dafl der Gewichtsanteil der auf ihm enthaltenen Organo- 
siliciumverbindung zvischen 0,3 und 10 Gew*# p bevorzugt 
zwi8chen 0 f 3 und 2 Gev.j6 f bezogen auf den Kaut- 

5 schukanteil, liegt. 

Dabei 1st natiirlich der vorgeschriebene Gesamtanteil des 
Ftillstof fe in der vulkanisierbaren Kautschukmischung 
zu beachten. 

Das bedeutet, dafl sovohl die Gesamtmenge des einzu- 
10 setzenden Ftlllstoffs als auch eine Teilmenge modifiziert 
sein kann. Im letzteren Fall ist der noch fehlende 
Tell dann in nicht modif izierter Form zuzuraischen. 

Die erf indungsgemafl hergestellten modif izierten Fttll- 
15 stoffe fiihren in den vulkanisierten Kautschukmischungen 
zu einer deutlichen Verbesserung der gummitechnischen 
Eigenschaf ten im Vergleich zu Mischungen, in die die 
Organosiliciumverbindung und der Filllstoff getrennt 
eingearbeitet vurden, 

20 

Es zeigt si ch auch. di e^ tfoerlegenheit ypn_ Kau ts chuk- 

vulkanisaten, die den erf indungsgemSfl hergestellten 
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1 Die modif izierten Fiillstoffe warden in folgenden 
Kau t s chukrai 8 ohungen geteBtetg 

Test Rezeptur 1 - NaturkautaohtUc 



SMR 5, ML k « 68 
Fulls toff 
ZnO, RS 
St earinsaure 
10 Agerite Stalite 

Circo Light R.P.A 

MBTS 

Schwefel 
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100 




100 




5 




2 




1 




k 




1» 


25 


2, 


75 



Test Rezeptur 2 - SBR 1500 

Ameripol 1502 t 100 

Ptillstoff 150 

ZnO s RS 3 

St earinsaure 1 

B.E.G. 3 

TMTD .0,1 

■ 

MBTS 1,5 

Schwefel 2. 



Bei den verwendeten Emulgatoren, Organosiliciumver- 
bindung imd FiillstofT en handelt es sick urn foXgende 
Produkte* 



Emu 1 gat oren 

Marlophen 812 « NonylphenoXpoXygXycoXetlhLey (12 EthyXen* 
(CWH) oxideinheiten) 

Marlophen 820 e NonyXphenoXpoXyglycoXether (20 EthyXen 
( CtfH ) oxide ±nhe i t en ) 
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1 Marlowe t GFW ss Alkylphenolpolyglycolether 

(cm) 

Barquat MB 80 = Alkyldimethylbenzylammoniumchlorid (Lonza) 
Organosiliciumverbindung 

5 Si 69 s Bis- 3-(triethoxisilyl)propyl- tetrasulfan 

(Degussa) 

A 189 - Mercaptopropyltrimethoxisilan 

(Union Carbide) 

10 

Clays 

Suprex Clay, Hexafil (ECC), HEWP (ECC) Speswhite (ECC) 
(Huber) 

15 

Zur Beurteilung der gummitechnischen Eigenschaf ten 
der Vulkanieate werden folgende Werte ermitteltt 



Spannungsvert ■ Modul gemafl DIN 5350^ 

20 Firestone Ball Rebound ■ AD 202^5 

Abriebwiderstand n DIN 53516 

Compression Set B " ASTM D 395 

GOODRICH Flexometer ■ ASTM D 623 A 
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Beispiel 1 

Zu einer v&ssrigen TensidlBsung mit einer Konzentration 
von kO g/l vird unter starkem RUhren Si 69 zugegeben, 
so dafl die Konzentration an Si 69 in der gebildeten 
Emulsion 90 g/l betr&gt. So fort nach der Zubereitung 
verden 200 ml dieser Emulsion in eine Suspension von 
6 kg Suprex Clay in 25 kg Vasser bei ko°C unter 
ROhren gegeben. Die Suspension vurde auf 85°C aufge- 
heizt, ansohlieflend filtriert und getrocknet. In 
einem Versuch vurde auf das Aufheizen verzichtet. Das 
getrocknet e Material vurde zuerst auf einer Zahnschei- 
benmtihle und ansohlieflend auf einer Stiftmiihle ver- 
malilen, 

Eine Ubersicht tiber die vervendeten Emulgatoren und 
die mit die sen in Naturkautschuk und Synthesekautscbuk 
erzielten Resultate, ausgedrUckt durcli den Modul 300 
zeigt Tabelle 1 • Es kann f estgestellt verden, dafl mit 
alien vervendeten Emulgatoren eine deutliche Leistungs- 
steigerung gegentiber der Ref erenzmischung mit einem 
unbehandelten Suprex Clay erzielt vurde. 

Dafi neben der besseren Handbabbarkeit der modif izierten 
FUllstoffe gegeniiber einer Zugabe von Silan vahrend 
des Einmiscbens in die Kautscbukmatrix zus&tzlich eine 
Leistunge steigerung erzielt verden kann, zeigt Beispiel 2. 

Beispiel 2 

Die Vorgehensveiae erfolgte analog Beispiel 1 . Als 
Emulgator vurde Marlophen 812 eingesetzt. Es vurden 
jeveils 0,3 bzv. 0,45 Gevichtsteile Silan auf 100 
Gevichtsteile Suprex Clay aufgebracht. Zura Vergleich 
vurde neben dem vasserunlBslicben Si 69 das in diesen 
Mengen wasserlSsliche A 189 vervendet. Die biermit 
erhaltenen Produkte vurden viederum in Natur- und 
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1 Synthesekautschuk eingearbeitet . Zum Vergleich wurde 
Si 69 in den ont spre chenden Konzentrationen direkt in 
die Kautschukmischungen eingearbeitet. Tabelle 2 zeigt 
die erhaltenen Resultate. Es kann festgestellt werden, 

5 dafl fur das waseerunlosliche Si 69 eine Modif izierung 
des Fullstoffs der getrennten Zugabe in die Kautschuk- 
mischung Uberldgen 1st. 

In Beispiel 3 wird die Wirkungsveise bei weiteren 
10 Ftillstoffen gezeigt. 

Beispiel 3 

Es wurden drei verschiedene FUllstoffe mit 0,5 Gewichts- 
teilen Si 69, bezogen auf 100 Gewichts teile Fiillstoff 
15 in wassriger Suspension modif iziert. Zu einer Suspension 
von 16 kg Hexafil in 20 kg Wasser wurde unter Riihren 
eine Emulsion von 80 g Si 69 in 200 ml einer Losung von 
Marlowet GFW mit einer Konzentration von kO g/l bei 
Raumtemperatur zugegeben. Nacb einer balben Stunde wurde 
20 die Suspension auf Blecbe gefiillt und im Trockenschrank 
getrocknet. Die Aufarbeitung erfolgte wie in Beispiel 1. 
Das gleiche Verfahren wurde mit HEWP durchgeftihrt , wobei 
ein Teil der Einsatzmengen wie folgt ge&ndert wurde t 
15 kg HEWP, 86 kg Wasser, 75 g Si 69. Als drittes 
25 wurden 30 kg fertig bezogener Speswhite slurry 

(» 1,67 g/cm 3 , Peststoffgebalt 1,1 g/ml) mit 100 g Si 69 
in 200 ml Marlowet GFW-Losung (Konzentration kO g/l) 
zur Reaktion gebracht. Die Priif ergebnisse in Natur- 
und Synthesekautschuk zeigt Tabelle 3. Auch hier ist 
ein deutlicber Anstieg der Moduli zu verzeichnen. 

Neben der Verbesserung der Moduli werden auch andere 
wichtige gummitechnische Da ten durch das erf indungsge- 
mafle Vorgehen verbessert. Dies, wird durch Beispiel k 
verdeutlicht . 
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1 Beispiel k 

Speswhite slurry wie in Beispiel 3 beschrieben vurde 
mit verschiedenen Mengen Si 69 modifiziert. Bezogen 
auf 100 Gewiehtsteile Fttllstoff wurden 0,5, 1, 1,8, 
5 2,6 und 3»5 Gewichtsteile Si 69 eingesetzt. Hierzu 
wurden in die 200 ml Marl owe t CFW-LSsung die entspre- 
chenden Mengen an Si 69 zugegeben, Bei der hOohsten 
Konzentration von 3,5 Gevieht steilen wurde auf das 
Tensld verzichtet, da diese relativ grofle Menge keines 

10 zusatzlichen LBsungsvermittlers bedarf . Als Vergleichs- 
substanz wurde ein Speswhite slurry ohne weitere Zu- 
gaben gleioh auf gearbeitet . Die Aufarbeitung erfolgte 
wie in den vorhergehenden Beispielen beschrieben* Die 
ermittelten gummitechnischen Daten in Natur- und Syn- 

15 thesekautschuk sind in den Tabellen k und 5 aufgelistet. 
Durch Zugabe grSflerer Mengen an Si 69 iiber 0,5 Gewichts- 
teile hinaus konnen weitere Verbesserungen der Eigen- 
schaften erzlelt werden, 
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1 Beispiel 5 

Es wurde der Einf lufl des Emulgators auf die Eigen- 
schaften des Clays gepriift; 



5 Tabelle 6 



10 Rezeptur 1 
(Natur- 
kautschuk) 



a)Clay b) 
(inbeh. ) 



7,7 



Modul 300 ftnPa7 

c ) Clay 
+ GFW 



Clay 
+ Si69 



8,2 



7,7 



d) Clay 
+ Si69 
+ GFW 

9,1 



15 



Rezeptur 2 
(SBR 1500) 



5,5 



6,7 



5,7 



8,5 



20 



25 



30 



Es zeigt sich, dafi der Emulgator keinen EinfluB auf 
die gummitechnischen Eigenschaf ten des Clays hat, wie 
hier beispielhaft am Modul 300 nachgewiesen wurde 
(Proben a, c). 

Die Modifizierung von Clay mit SI69 in Dispersionen, die 
veniger als 3 Gew. Si69 , bezogen auf die Menge der 
Dispersion, enthalten, aber keinen Emulgator, ftthrt 
zwar zu einer gewissen Verbesserung des M 300-Werts 
(Probe b). Diese kann jedoch aufgrund der ungeniigenden 
Verteilung des Si69 in der Full st of f dispersion nicht 
zu den guten Werten fiihren, die bei Verwendung von 
Si 69 in gleicher Konzentration in Kombination mit 
einem Emulgator erzielt werden (Probe d) . 



35 



This Page is Inserted by IFW Indexing and Scanning 
Operations and is not part of the Official Record 

BEST AVAILABLE IMAGES 

Defective images within this document are accurate representations of the original 
documents submitted by the applicant. 

Defects in the images include but are not limited to the items checked: 

□ BLACK BORDERS 

□ IMAGE CUT OFF AT TOP, BOTTOM OR SIDES 

□ FADED TEXT OR DRAWING 

□ BLURRED OR ILLEGIBLE TEXT OR DRAWING 

□ SKEWED/SLANTED IMAGES 

□ COLOR OR BLACK AND WHITE PHOTOGRAPHS 

□ GRAY SCALE DOCUMENTS 

PRUNES OR MARKS ON ORIGINAL DOCUMENT 

□ REFERENCE(S) OR EXHIBIT(S) SUBMITTED ARE POOR QUALITY 

□ OTHER: 

IMAGES ARE BEST AVAILABLE COPY. 
As rescanning these documents will not correct the image 
problems checked, please do not report these problems to 
the IFW Image Problem Mailbox. 



